I 



BUNDESREPUBLIK DEUTSCHLAND 



I* 



o 
a, 




Prioritatsbescheinigung liber die Einreichung 
einer Patentanmeldung 



Aktenzeichen: 

Anmeldetag: 

Anmelder/lnhaber: 

Bezeichnung: 



199 28 123.8 



19. Juni 1999 



Forschungszentrum Karlsruhe GmbH, Karlsruhe/DE; 
Bayer AG, Leverkusen/DE. 

Statischer Mikrovermischer 



IPC: 



B 01 F 5/06 



Die angehefteten Stucke sind eine richtige und genaue Wiedergabe der ur- 
sprunglichen Unterlagen dieser Patentanmeldung. 



7i ^ 

3 



Munchen, den 27. Juli 2000 
DeutschesJ>atent- und Markenamt 
>r President 

Mm Auftrag 




- 1 - 



Forschungszentrum 
Karlsruhe GmbH 



Karlsruhe, den 17. Juni 1999 
PLA 9937 We/la 



Bayer AG 



Leverkusen, den 17. Juni 1999 



Statischer Mikrovermischer 



For s chungs zent rum 
Karlsruhe GmbH 



Karlsruhe, den 17. Juni 1999 
PLA 9937 We/la 



Bayer AG 



Leverkusen, den 17. Juni 1999 



Paten tan spriiche 

1. Statischer Mikrovermischer mit wenigstens einer Mischkammer 4 
und einem vorgeschalteten Fuhrungsbauteil 1 fur die getrennte 
Zufuhrung von zu mischenden oder zu dispergierenden Fluiden a 
und b, welches mit schrag zu der Mikrovermischerlangsachse 
verlaufenden schlitzf ormigen Kanalen 5a und 5b durchzogen ist 
und bei dem sich die Kanale 5a und 5b beruhrungslos im Wech- 
sel kreuzen und in eine Mischkammer 4 einmunden, dort einen 
gemeinsamen Austrittsquerschnitt bilden und an der Austritts- 
seite 3a, b eine Steghohe zwischen benachbarten Austrittska- 
nalen kleiner 500 pm, bevorzugt kleiner 150 pm, aufweisen, 
dadurch gekennzeichnet, daft sich die Kanale 5a und 5b fur 
mindestens ein Teil der zu vermischenden Stof f strome a und b 
im Querschnitt in Richtung der Eintrittsseite vergrofiern. 

2. Mikrovermischer nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daft 
die schlitzf ormigen Kanale 5a bzw. 5b liber die ganze oder ein 
Teil der . Lange mit in Stromungsrichtung ausgerichteten Stegen 
6 versehen sind. 

3. Mikrovermischer nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB 
in Stromungsrichtung gesehen hinter der Austrittsof f nung 3a 
bzw. 3b des Fuhrungsbauteiles 1 ein Gitter 13, Netz oder ein 
gleichwirkenden, die Stromung unterteilenden Gebilde ausge- 
stattet ist. 



Mikrovermischer nach den Anspruchen 1 und 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Kanale 5a und 5b des Fuhrungsbauteiles 1 
jeweils einzeln durch Drahterosion in einen elektrisch leit- 
fahigen Grundkorper eingearbeitet sind, wobei die Kanale je- 
weils eines Stoffstromes alternativ im Fiihrungsbauteil durch 
einen ununterbrochenen Schnitt nach Art eines Kammschnittes 
in den Grundkorper eingearbeitet sind und die Kanale verbin- 
denden Hilf sschnitte 10a und 10b an den Kanaleintrittsseiten 
2a und 2b sowie auf den Kanalaustrittsseiten 3a und 3b mit 
jeweils einer Platte 11 bzw. 12 abgedeckt sind. 

Mikrovermischer nach den Anspruchen 1 und 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB das Fiihrungsbauteil 1 durch schichtweises La- 
serschmelzen von Metallpulver hergestellt ist, wobei die Ka- 
nalbereiche 5a und 5b nicht auf geschmolzen und durch nach- 
tragliches Entfernen des nicht geschmolzenen Pulvers gebildet 
sind . 

Mikrovermischer nach den Anspruchen 1 und 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, daft das Fuhrungsbauteil 1 aus Kunststoff durch 
schichtweises Erharten eines Kunststoffes mittels eines La- 
serstereolithographieverf ahrens (Rapid Prototyping) herge- 
stellt ist, wobei die Kanalbereiche 5a und 5b nicht belichtet 
und damit nicht gehartet und durch nachtragliches Entfernen 
des nicht belichteten und nicht geharteten Kunststoffes ge- 
bildet sind. 

Mikrovermischer nach den Anspruchen 1 und 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafl das Fuhrungsbauteil 1 durch schichtweises La- 
sersintern von Keramikpulver hergestellt ist, wobei die Ka- 
nalbereiche 5a und 5b nicht gesintert und durch nachtragli- 
ches Entfernen des nicht gesinterten Keramikpulvers gebildet 
sind . 



Statischer Mikrovermischer 



Die Erfindung betrifft einen statischen Mikrovermischer mit ei- 
ner Mischkammer und vorgeschaltetem Flihrungsbauteil fur die ge- 
trennte Zufiihrung von zu mischenden oder zu dispergierenden 
Fluiden zu der Mischkammer gemaB Oberbegriff von Anspruch 1. 

Aus der DE 44 16 343 C2 ist ein Mikro-Vermischer mit wenigstens 
einer Mischkammer und einem vorgeschalteten Flihrungsbauteil fiir 
die getrennte Zufuhr von zu mischenden Fluiden zu einer Misch- 
kammer bekannt, wobei das Flihrungsbauteil mit Ausdehnungen im 
Millimeterbereich aus mehreren, libereinander geschichteten Fo- 
lien mit einer jeweiligen Dicke von ca. 100 pm Dicke zusammen- 
gesetzt ist, in die die Kanale als Mikrostrukturen eingearbeitet 
sind. Die gerade verlaufenden, .im Querschnitt gleichbleibenden 
Zuf iihrungskanale verlaufen schrag zur Mikrovermischer-Langsach- 
se, wobei die Kanale benachbarter Folien sich beriihrungslos 
kreuzen und in die gemeinsame Mischkammer ausmunden. Die Kanale 
haben eine Breite kleiner 250 pm bei einer Hohe von ca . 70 jam 
und einer Stegstarke zwischen zwei Kanalen von ca . 15 pm. Die 
einzelnen Folien konnen beispielsweise durch Diffusionsschweilien 
zu einem homogenen vakuumdichten und druckfesten Mikrostruktur- 
korper verbunden werden, wobei als AbschluB auf die jeweils er- 
ste und letzte Folie eine Deckplatte aufzubringen ist. 

Ein ahnlicher Mikro-Vermischer, bei dem bei sonst gleichem Auf- 
bau und Funktionsprinzip die Zuf iihrungskanale von fiir zwei zu 
mischenden oder zu dispergierenden Fluiden bogenformig verlau- 
fend parallel zueinander in die Mischkammer ausmunden, wird in 
DE 195 40 292 CI beschrieben. Durch diese Anordnung verspricht 
man sich eine liber den gesamten Ausstromquerschnitt gleichmaftig 
hohe und schnelle Vermischung in der Mischkammer. Die Fuhrungs- 
kanale haben einen gleichbleibenden Querschnitt mit Breiten 
kleiner 250 pm, die Folien, in denen die Kanalstrukturen einge- 
arbeitet werden, eine Dicke von ca . 100 pm. 
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Eine weitere Moglichkeit , den Mischprozeft zu optimieren, be- 
schreibt WO97/17130. Durch eine Zusammenlegung von Einzelkanalen 
zu einem schlitzf ormigen Kanal pro Folie erhalt der Mikrovermi- 
scher durch den Wegfall der Stege zwischen den Einzelkanalen ein 
gunstigeres Verhaltnis von Volumenstrom zu Kanalwandf lache und 
damit eine Reduktion der Reibungsdruckverluste im Fuhrungsbau- 
teil . 

Die Aufgabe der Erfindung besteht ausgehend von dem zuletzt be- 
schriebenen Stand der Technik darin, bei einem statischen Vermi- 
scher der gattungsgemaften Bauart das Fiihrungsbauteil fur die Zu- 
fiihrung der zu vermischenden Fluide zur Mischkammer so zu ge- 
stalten, daft eine weitere Verminderung der Druckverluste der 
Fluide im Fiihrungsbauteil zwischen Eintritts- und gemeinsamer 
Austrittsseite erreicht wird. Dabei soil eine mindestens gleich- 
bleibende Oder moglichst verbesserte Mischgiite (Eff ektivitat des 
Mischvorganges ) erzielt werden. 

Diese ' Aufgabe wird durch die kennzeichnenden Merkmale in An- 
spruch 1 gelost; die hierauf bezogenen Unteranspriiche beinhalten 
vorteilhafte Ausf uhrungsf ormen dieser Losung. 

Das Fiihrungsbauteil des Mikrovermischers ist so gestaltet, daft 
sich die hierin angeordneten zwischen der Fluideintrittsseite 
und der Mischkammer schlitzf ormig verlaufenden Kanale in Rich- 
tung der Fluidaustrittsseite in ihrem Querschnitt verjungen. Die 
einzelnen Zuf iihrungskanale verlaufen dabei von den mindestens 
zwei Fluidzuf uhrungskammern schrag zur Mikrovermischer-Langs- 
achse, wobei sich benachbarte Kanale, welche Fluide aus unter- 
schiedlichen Zuf uhrungskammern enthalten, beriihrungslos kreuzen 
und uber eine gemeinsame Austrit t squerschnittsf lache in die 
Mischkammer ausmiinden. Die an die Mischkammer angrenzenden Miin- 
dungen der schlitzf ormigen Kanale liegen fluchtend iibereinander . 
Durch die Einfuhrung einer zweiten Mischstufe in der Mischkammer 
in Gestalt eines die Stromung unterteilenden Gebildes (z. B. ei- 
nes Gitters) wird die Turbulenz in der Mischkammer erhoht und 
damit die Mischereff ektivitat gesteigert. 
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Durch die Vergrofterung der Kanalquerschnitte in Richtung der 
Eintrittseite reduziert sich die Stromungsgeschwindigkeit eines 
hierin stromenden Fluids bei gleichbleibendem Volumenstrom mit 
der Erweiterung des Kanals. Durch die grolieren Kanalquerschnitte 
und die geringere Stromungsgeschwindigkeiten reduzieren sich die 
Reibungsdruckverluste in den Fluiden zwischen Eintritts- und 
Austrittsseite des Fuhrungsbauteils . Daruber hinaus reduziert 
sich durch eine lokale Erweiterung der Kanale auch die Gefahr 
des Zusetzens durch Verunreinigungen - 

Ein Ausf uhrungsbeispiel des er f indungsgemafien Mikrovermischers 
i sowie ein Verfahren zur Herstellung desselben werden im folgen- 

( 

den anhand der Zeichnungen erlautert: 

Fig. 1 zeigt das Fuhrungsbauteil des Mikrovermischers perspekti- 
visch und in starker Vergrofierung als Prinzipskizze . 

Fig. 2 zeigt das Fuhrungsbauteil schematisch in Draufsicht je- 
weils von der Kanaleintritts- (Fig. 2a) sowie von der Kanalaus- 
trittsseite (Fig. 2b). 

Fig. 3 zeigt drei Beispiele fur drei verschiedene Ausfuhrungs- 
formen einer Kanalaustrittsseite, welche mit in Stromungsrich- 
^ tung ausgerichteten Fiihrungsstegen versehen sind. 

Fig. 4 zeigt den Mikrovermischer mit Fuhrungsbauteil, der Misch- 
kammer und den Zu- und Ableitungskomponenten . Hinter der Kanal- 
austrittseite ist im Fluidstrom zusatzlich ein Gitter angeord- 
net . 

Fig. 5 veranschaulicht ein spezielles Herstellverf ahren fur das 
Fuhrungsbauteil . 

Fig. 6 zeigt in einem Diagramm die Produktselektivitat X(Q) [-] 
des Produktes Q der zur Bestimmung der Mischgute des Mikrover- 
mischers verwendeten Testreaktion im Vergleich zu einer vorbe- 



kannten Mikrovermischerausfiihrung, aufgetragen liber der mittle- 
ren Gesamt-Energiedichte E [J/m 3 ] . 

Gemafi Fig. 1 bis 4 besteht das Fuhrungsbauteil 1 aus Metall, 
Kunststoff oder Keramik. Die Stromungsr ichtung der einzelnen 
Fluidstrome a und b verlaufen von den Kanaleintrittsseiten 2a 
und 2b zur Kanalaus trittseite 3a und 3b in eine gemeinsame 
Mischkammer 4 und bilden den gemeinsamen Fluidstrom c. Die Ka- 
nale 5a und 5b weisen an der Austrittsseite der Ausf uhrungsf orm, 
welche fur die Ermittlung der Daten fur die in Fig. 6 darge- 
stellte Meftkurve herangezogen wurde, eine Hohe von ca . 150 pm 
bei einer Schlitzbreite von 9 mm, auf der Eintrittsseite eine 
Hohe von ca . 1,5 mm bei einer Schlitzbreite von ca. 11mm auf. 
Die Wanddicken zwischen zwei Kanalen auf der Austrittsseite be- 
tragen dabei ca. 150 pm. 

Fur eine gezielte Fuhrung der Stromung der Fluide a und b an den 
Kanalaustrittsseiten 3a und 3b konnen die Kanale mit in Stro- 
mungsrichtung der Fluide (Pfeile a und b) ausgerichteten Stegen 
6 versehen werden. Fig. 3 zeigt drei verschiedene Anordnungen 
fur diese Fuhrungsstege an der Kanalaustrittssei te . Ferner kann, 
wie in Fig. 4 an der Gesamtanordnung eines Mikrovermsichers dar- 
gestellt, in der Mischkammer 4 eine die Stromung unterteilendes 
Gebilde z. B. in Gestalt eines Gitters 13 angeordnet sein. 

Besteht das Fuhrungsbauteil aus Metall oder einer elektrisch 
leitfahigen Keramik, kann dieses, wie in Fig. 5 dargestellt, 
mittels Drahterosion mit nur einem Schnitt pro Fluidstrom a bzw. 
b hergestellt werden. Fur dieses Herstellverf ahren ist eine 
stromleitende und frei schwenkbare Einspannung 7 fur das Fuh- 
rungsbauteil 1 vorzusehen. Hierzu ist zunachst fur jede Kanal- 
gruppe 5a bzw. 5b eines Fluidstromes eine Bohrung 8a bzw. 8b als 
Startpunkt fur das Drahterodierverf ahren vorzusehen, in die der 
Draht 9 eingefadelt wird. Fur den spateren Einsatz miissen die 
Bohrungen 8a und 8b sowie die Hilf sschnitte 10a bzw. 10b sowohl 
eintritts- als auch austri ttsseitig mit je einer Platte 11 bzw. 
12 abgedeckt werden, wobei die Bereiche der Kanaleintrittsseiten 
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2a und 2b und der Kanalaustrittsseite 3a bzw. 3b in diesen aus- 
gespart sind (siehe Fig. 4). 

Zur vergleichenden Beurteilung der Vermischungsef f ektivitat ver- 
schiedener Mikrovermischertypen wurde in einem Testverf ahren 
eine Azokupplungsreaktion von 1- und 2- Naphtol (Stoff x bzw. 
x') mit 4-Sulf onsaurebenzoldiazoniumsalz (Stoff y) eingesetzt. 
Bei der Reaktion handelt es sich urn eine Parallelreaktion mit 
dem im folgenden dargestellten Reaktionsschema 

x + y — > R 

x^ + y Q 

Das zweite Produkt Q kann auf einfache Weise mit Hilfe von Ab- 
sorptionsspektren analysiert werden. Die Gute des Mischvorgangs 
wird dabei durch die Selektivitat X(Q) des Produkts Q beurteilt: 
Kommt es zu einer sofortigen und vollstandigen Vermischung aller 
beteiligten Stoffe x, x N und y in einer Mischkammer, stellt sich 
fur die Selektivitat X(Q) bei den gewahlten Konzentrationsver- 
haltnissen ein Wert von 0,1 ein. Je mehr von dem Produkt Q zu 
Ungunsten des Produkts R gebildet wird, desto schlechter ist die 
Vermischung . 

Die Selektivitat X(Q) [-] des Produkts Q aufgetragen uber die 
mittlere Gesamt-Energiedichte E 

i ( t E = Api • (Vi / V g es) + A P2 • (V 2 / Vges) [J/m 3 ], 

(pi = Druckverlust der Passage i, Vi = Volumenstrom der Passage 
i/ V g es = Gesamtvolumenstrom) ist in Fig. 6 fur den Mikrovermi- 
scher gemaft Anspruch 1 mit und ohne nachgeschaltetem Gitter 13 
(Punkteschar B bzw. C) im Vergleich mit dem Mikrovermischer aus 
DE 44 16 343 C2 (Punkteschar A) aufgetragen. Ein Mikrovermischer 
mit hoher Effizienz weist sich einerseits durch eine moglichst 
geringen Druckverlust, ein Mali fur den Energieauf wand bzw. der 
Gesamt-Energiedichte im Mischungsvorgang, andererseits durch 
eine geringe Selektivitat X(Q) des Produktes Q aus. Deutlich er- 
kennbar ist, dafi eine bestimmte Selektivitat X(Q) bzw. eine be- 
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stimmte Mischgute des Mikrovermischers gemaft dieser Anmeldung 
bereits bei einer wesentlich geringeren Gesamtenergiedichte E 
erreicht wird als bei dem vorbekannten Mikrovermischerkonzept . 
Die Effektivitat des Mischvorgangs lafit sich noch steigern, wenn 
hinter der Austrittsseite des Fuhrungsbauteils ein Gitter 13 
durchstromt wird. Diese Modifikation ist in Fig. 4 an der Anord- 
nung eines kompletten Mikrovermischers dargestellt. Das einge- 
setzte Gitter 13 hat eine Maschenweite von ca . 200 pm und befin- 
det sich in der Mischkaramer 4 im Abstand von ca . 1000 pm zu den 
Kanalaustrittsseiten 3a, b des Fuhrungsbauteiles 1. Ferner sind 
in Fig. 4 die Zuleitungen 14a und 14b, die Fluidstome a und b 
sowie die Abf lufileitung 15 dargestellt. 
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Zus ammenf as sung 

Die Erfindung betrifft einen statischen Mikrovermischer mit we- 
nigstens einer Mischkammer und einem vorgeschalteten Fiihrungs- 
bauteil fur die getrennte Zufiihrung von zu mischenden oder zu 
dispergierenden Fluiden, welches mit schrag zu der Mikrovermi- 
scherlangsachse verlaufenden schlitzf ormigen Kanalen durchzogen 
ist und bei dem sich die Kanale beruhrungslos im Wechsel kreuzen 
und in eine Mischkammer einmunden und dort einen gemeinsamen 
Austrittsquerschnitt bilden. Die Aufgabe der Erfindung besteht 
ausgehend von dem Stand der Technik darin, bei einem statischen 
Vermischer der gattungsgemaften Bauart das Fuhrungsbauteil fur 
die Zufiihrung der zu vermischenden Fluide zur Mischkammer so zu 
gestalten, daB eine weitere Verminderung der Druckverluste der 
Fluide im Fuhrungsbauteil zwischen Eintritts- und gemeinsamer 
Austrittsseite erreicht wird. Dabei soil eine mindestens gleich- 
bleibende oder moglichst verbesserte Mischgute (Ef f ektivitat des 
Mischvorganges ) erzielt werden. Diese Aufgabe wird dadurch ge- 
lost, daft sich die Kanale fur mindestens ein Teil der zu vermi- 
schenden Stoffstrome im Querschnitt in Richtung der Eintritts- 
seite vergroliern. 
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